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論 文 内 容 の 要 旨 
光合成初期過程では、光合成膜内に存在する数種類の色素蛋白複合体がその機能発現に重要な役割を担う。
本論文では、複合体内部の“構造”と“機能”との相関（動作機構）の解明に貢献し得る全く新たな分光手段
の確立とその応用、及びその過程で得られた物質の光学非線形性発現に対する新たな基盤概念について包括的
に記述した。 
本研究では、電場変調吸収（EA）分光法に着目し、同分光法を発展させ、新たな原理に基づいた測定手法を
確立し、複合体内部の反応場の影響（静電的相互作用の起源、及び役割）をプローブすることに成功した。従
来のEA分光法は、物質の持つ非線形光学特性を決定するために用いられてきた。EA分光法を反応場の解析に
応用するため、まず光学非線形特性の物理的背景を、モデル化合物を用いて正しく理解した。これまで不明で
あった、遷移双極子分極率・超分極率の物理的背景と、光学許容・非許容準位間のエネルギー間隔が光学非線
形特性に与える影響を明らかにした。また、吸収バンドの不均一広がりが光学非線形性に影響を及ぼす場合に
おいても、非線形光学特性を正しく導くことが可能な解析式を構築した。 
以上の理解を基に、光学非線形特性と静電的相互作用の影響との関係を明らかにする理論モデルを構築し、
色素と周囲との静電的相互作用の影響がEA信号の位相遅れ成分として現れることを明らかにした。二位相ロッ
クイン検出法を周辺アンテナ色素蛋白複合体に適用し、EA信号の位相遅れ成分を検出し、色素と周囲との静電
的相互作用について新たな知見を得ることができることを明らかにした。また、光合成系において光捕獲・光
保護の役割を果たすカロテノイド分子（Car）に注目し、同色素が欠損した光反応中心複合体（RC）と有機合成
により調製したCarを再構築した人工のRCに同分光法を応用し、Carが他の構成色素に及ぼす静電的影響につ
いて明らかにした。 
 
論 文 審 査 の 結 果 の要 旨 
本論文は、物質の非線形光学定数を定量するために古くから活用されて来た電場変調吸収（EA）分光法を発
展させ、光合成色素蛋白複合体の“構造”と“機能”との相関の解明に貢献し得る、新たな分光計測手段を確
立し、さらにその過程で得られた物質の光学非線形性発現に対する新たな基盤概念を明らかにしたものである。 
著者はEA分光法を反応場の解析に応用するために、光学非線形特性の物理的背景を、モデル化合物を用いて
正しく理解した。すなわち、これまで不明であった遷移双極子分極率・超分極率の物理的背景と、光学許容・
非許容準位間のエネルギー間隔が光学非線形特性に与える影響を明らかにした。また、吸収バンドの不均一広
がり内で光学非線形係数が異なる場合においても、非線形光学特性を正しく導くことが可能な解析式を構築し
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た。以上の理解を基に、光合成色素の光学非線形特性とそれらに与える静電的相互作用の影響との関係を明ら
かにする理論モデルを構築し、色素と周囲との静電的相互作用の影響がEA信号の位相遅れ成分として現れるこ
とを明らかにした。この理論モデルを基に二位相ロックイン検出法を光合成周辺アンテナ色素蛋白複合体に適
用し、上記信号の検出に成功した。また、光合成系において光捕獲・光保護の役割を果たすカロテノイド分子
（Car）に注目し、同色素が欠損した光反応中心複合体（RC）と有機合成により調合作成したCarを再構築した
人工のRCに同分光法を応用し、Carが他の構成色素に及ぼす静電場の大きさを定量的に決定した。 
以上の成果は、光合成初期過程の物性物理学に新しい知見をもたらしたものであり、本論文の著者が博士（理
学）の学位を授与されるに値するものと審査した。 
